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@ Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
Lithiumkomplexsalzen und deren Anwendung in elektro- 
chemischen Zellen. 
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Beschneibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Lithiumkomplexsalzen und deren Anwendung in elektroche- 
mischen Zellen. 

5 lithium-Ionen-Batterien gehoren zu den aussichtsreichsten Systemen fiir mobile Anwendungen. Die Einsatzgebiete 
reichen dabei von hochwertigen Elektronikgeraten (z. B. Mobiltelefone, Camcorder) bis hin zu Batterien fur Kraftfahr- 
zeuge mit Elektroantrieb. 

Diese Batterien bestehen aus Kathode, Anode, Separator und einem nichtwaBrigen Elektrolyt. Als Kathode werden ty- 
pischerweise Li(MnMe 2 ) 2 04, LiCCoMeJOa, Li(CoNi x Me z )0 2 oder andere lithium-Interkalation und Insertions- Verbin- 
10 dungen verwendeL Anoden konnen aus Lithium-Metall, Kohlenstoffen, Graphit, graphitischen Kohlenstoffen oder ande- 
ren Lithium-Interkalation und Insertions- Verbindungen oder Legierungsverbindungen bestehen. Als Elektrolyt werden 
Losungen mit Lithiumsalzen wie LiPF 6 , LiBF 4 , LiClO^ Li AsF 6 , L1CF3SO3, LiN(CF 3 S02)2 oder LiC(CF 3 S02)3 und de- 
ren Mischungen in aprotischen Losungsmitteln verwendet 

Die gangigen Lithiumleitsalze lassen verschiedene Nachteile erkennen. Einige Leitsalze weisen geringe Zyklisieraus- 
15 beuten auf (z. B. LiBF 4 ). Andere Leitsalze verftigen uber eine geringe therrnische Stabilitat (z. B. LiFF 6 ), und wieder an- 
dere Leitsalze sind wegen ihrer Giftigkeit und geringen Umweltvertraglichkeit (z. B. IiAsF 6 ) nicht besonders geeignet. 

In WO 98/07 729 wird daher eine neue Klasse von Leitsalzen, die Lithium-Boratkomplexe, beschrieben. In Zyklisie- 
rungsversuchen haben diese Verbindungen besonders gute Ergebnisse gezeigt und sich als besonders stabil erwiesen. In 
Kombination mit anderen Salzen weisen diese Komplexe einen synergistischen Stabilisierungseffekt gegenuber einer 
20 Oxidation auf. 

Mit Lithiurnbisl5-fluoro-2-olato-benzensulfonato(2-)0,0']borat(l-) wird ein Leitsalz beschrieben, das aufgrund sei- 
ner Eigenschaften als vielversprechendes Leitsalz zum Einsatz in Lithiumionen-Batterien zu bewerten ist. Problematisch 
ist jedoch die kostenintensive und komplizierte Synthese der Vorstufen. 

In der Literatur (Speier, The Preparation and Properties of (Hydroxyorgano)-silanes and related compounds, J. Am. 
25 Chem. Soc. 20 (1952), 1003) wird die Synthese von 2-Hydroxy-benzolsulfonsauren und ihren Derivaten bisher nur in ei- 
nem aufwendigen dreistufigen Verfahren mit Gesamtausbeuten im Bereich zwischen 40 und 70% beschrieben. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist es deshalb, ein einfaches Verfahren zur Synthese von lithiumkomplexsal- 
zen zur Verfugung zu stellen. 

Die erfindungsgemaBe Aufgabe wird gelost durch ein Verfahren zur Herstellung von Lithiumkomplexsalzen der all- 
30 gemeinen Formel 



35 U 




40 wobei 

R l und R 2 gleich oder verschieden sind, gegebenenfals durch eine Einfach- oder Doppelbildung direkt miteinander ver- 
bunden sind, jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung eines aromatischen Rings aus der Gruppe Phenyl, Naphthyl, 
Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubstituiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Ci bis C 6 ), Alkoxyl (Ci bis C6) 
oder Halogen (F, CI, Br) substitiert sein kann haben 
45 oder jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung eines aromatischen heterozyklischen Rings aus der Gruppe Pyridyl, 
Pyrazyl oder Pyrimidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Ci bis Cs), Alkoxyl (Ci bis Ce) oder Ha- 
logen (F, CI, Br) substitiert sein kann haben 

oder jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung eines aromatischen Rings aus der Gruppe Hydroxybenzoecarboxyl, 
Hydroxynaphthatincarboxyl, Hydroxy benzoesulfonyl und Hydroxynaphthalinsulfonyl, der unsubstituiert oder ein- bis 
50 vierfach durch Alkyl (Q bis Q), Alkoxygruppen (Ci bis Ce) oder Halogen (F, CU Br) substituiert sein kann, haben 

R 3 -R 6 konnen jeweils einzeln oder paarweise, gegebenen falls durch eine Einfach- oder Doppelbindung direkt miteinan- 
der verbunden, folgende Bedeutung haben: 

1 . Alkyl (Ci bis Q), Aikyloxy (Ci bis C 6 ) oder Halogen (F, CI, Br) 

2. ein aromatischer Ring aus den Gruppen 

55 Phenyl, Naphthyl, Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubstituiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Q bif Ce), 
Alkoxygruppen (Ci bis Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann 

Pyridyl, Pyrazyl oder Pyrimidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Q bis Q), Alkoxyl (Ci bis Ce) 
oder Halogen (F, CI, Br) substitiert sein kann 
dadurch gekennzeichnet, daB 

60 a) 3-, 4-, 5-, 6-substituiertes Phenol (HI) in einem geeigneten Ldsungsmittel mit Chlorsulfonsaure versetzt wird, 

b) das Zwischenprodukt (TV) aus a) mit Chlortrimethylsilan umgesetzt, filtriert und fraktioniert destilliert wird, 

c) das Zwischenprodukt (II) aus b) mit Lithiumtetramethanolatborat(l-), in einem geeigneten Ldsungsmittel umgesetzt 
und daraus das Endprodukt (I) isoliert wird. 

Es wurde gefunden, daB ausgehend von 3-, 4-, 5-, 6-substituierten Phenol (HI) in einer 3-stufigen Synthese Lithium- 
65 komplexsalze hergestelll werden konnen. Das Edukt ist eine Verbindung der allgemeinen Formel: 



DE 199 32 317 A 1 




(Hi) 



10 



R 3 -R 5 konnen jeweils einzeln oder paarweise, gegebenenfalls durch eine Einfach- oderDoppelbindung direkt mitein- 
ander verbunden, folgende Bedeutung haben: 

1. Alkyl (d bis QO, Alkyloxy (Q bis C 6 ) oder Halogen (F, CI, Br) 

2. ein aromatischer Ring aus den Gruppen 15 
Phenyl, Naphthyl, Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubstituiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Q bis Ce)» 
Alkoxygruppen (Ci bis Q) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann 

Pyridyl, Pyrazyl oder Pyrimidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Q bis Ce), Alkoxygruppen (Ci bis 
Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann. 

Das Zwischenprodukt der allgemeinen Formel (II): 20 




25 

(II) 

30 

wobei R l und R 2 jeweils einzeln oder gemeinsam folgende Bedeutung haben: 
R l , R 2 H, Alkyl mit 1 bis 6 C Atomen und Trialkylsilyl (mit Alkyl Q bis C^) 

R 3 -R 6 konnen jeweils einzeln oder paarweise, gegebenenfalls durch eine Einfach- oder Doppelbindung direkt miteinan- 
der verbunden, folgende Bedeutung haben: 

1 . Alkyl (Ci bis Ce), Alkyloxy (C\ bis C 6 ) oder Halogen (F, CI, Br) 35 

2. ein aromatischer Ring aus den Gruppen 

Phenyl, Naphlhyl, Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubstituiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Q bis Ce), 
Alkoxygruppen (Ci bis Q) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann 

Pyridyl, Pyrazyl oder Pyrimidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Ci bis C6), Alkoxygruppen (Ci bis 
Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, 40 
kann in Ausbeuten zwischen 80 und 90% synthetisiert werden. 

Das Endprodukt der allgemeinen Formel (I) kann allein oder in Kombination mit anderen Lithiumsalzen und/oder Bo- 
ratkomplexen in Elektrolyten von Lithiumbatterien eingesetzt werden. Dabei muB auf einen sehr geringen Gehalt an na- 
triumhaltigen Verunreinigungen geachtet werden. Aufgrund der elektrochemischen Eigenschaften (Natrium ist unedler 
als Lithium) werden sonst Natriumionen in die Struktur der negativen Elektroden eingebaut Dies fuhrt letzendlich zum 45 
Ausfall der Batterie. Bei dem erfindungsgemaBen Verfahren kann auf die Verwendung von Natrium verzichtet werden. 

Damit sind die erfindungsgemaB hergestellten Lithiumboratkomplexe besonders fur die Verwendung in elektrochemi- 
schen Zellen geeignet. Die Lithiumboratkomplexe konnen mit anderen Lithiumsalzen oder auch mit Boratkomplexen in 
Elektrolyten fiir sekundare Lithiumbatterien verwendet werden. 

Nachfolgend wird ein allgemeines Beispiel der Erfindung naher erlautert. 50 
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Darstellung des Zwischenproduktes (II) 




<M do 

30 3-, 4-, 5-, 6-substituiertes Phenol (HI) wird unter Schutzgasatmosphare (Aigon oder Stickstoff) in einem geeigneten 
Losungsmittel gelost. Zu dieser Losung werden innerhalb von 30 min bis 2 Stunden bei Temperaturen zwischen 10 und 
30°C, bevorzugt bei Raumtemperatur, ein 5-20%-iger DberschuS Chlorsulfonsaure zugegeben. Das ausgefallene Pro- 
dukt (IV) wird nach einer Reaktionszeit von 20 bis 40 Stunden, in der Regel nach 24 Stunden, unter Schutzgasatmo- 
sphare abgesaugt, mit einem geeigneten Losungsmittel gewaschen und im Vakuum getrocknet. 

35 Zu diesem Zwischenprodukt (IV) wird unter Schutzgasatmosphare ein 1,5 bis 4-facher tjberschuB der stochiometri- 
schen Menge Chlortrimethylsilan gegeben und bis zum Siedepunkt erhitzt. Nach dem Abklingen der lebhaflen HCl-Ent- 
wicklung wird noch einmal die gleiche Menge Chlortrimethylsilan zugegeben und die Losung 50-100 Stunden unter 
RuckfluB erhitzt. Das ausgefallene Edukt wird nach dem Erkalten unter Schutzgasatmosphare abfiltriert. Das uberschiis- 
sige Chlortrimethylsilan wird bei leicht vermindertem Druck entfernt und das Zwischenprodukt der allgemeinen Formel 

40 (H) durch fraktionierte Destination isoliert. 



Umsetzung zum Lithiumkomplexsalz 




Zur Herstellung des Lithiumkomplexsalzes (I) wird Lithiumtetraalkoholatoborat in einem polaren aprotischen Lo- 
sungsmittel unter Schutzgasatmosphare vorgelegt Als Losungsmittel kann ein Losungsmittel aus der Gruppe Acetoni- 
tril, Aceton, Nitromethan, Dimethylformamid, Dimethylacetamid, Dimethylsulfoxid, Dimethylcarbonat, Diethylcarbo- 
nat, Propylencarbonat, Butylencarbonat und Methylethylcarbonat verwendet werden. Nach der Zugabe stochiometri- 
60 scher Mengen des Zwischenproduktes (II) wird eine halbe Stunde bis 5 Stunden, bevorzugt 45 min bis 90 min, bei Tem- 
peraturen zwischen 40 und 70°C gerilhrt Das gebildete Silan und das Losungsmittel werden unter leicht vermindertem 
Druck entfernt und das Rohprodukt bis zur Gewichtskonstanz im Vakuum getrocknet Das Rohprodukt wird aus einem 
geeigneten Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch umkristallisiert und ahschlieBend bis zur Gewichtskonstanz im 
Vakuum getrocknet. 

65 Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung naher erlautem, ohne sie jedoch zu beschranken. 
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Beispiele 
Beispiel 1 
5-Ruoro-2-hydroxybenzolsulfonsaure 

200 g (1.78 mol) 4-Ruorphenol wird unter Suckstoff-Atmosphare in 1300 ml CHC1 3 (destilliert, Uber CaCl 2 getrock- 
net) geldst. Zu dieser Losung tropft man innerhalb 1 Stunde bei Raumtemperatur unter Riihren 131 ml (229 g = 
1.96 mol) ChlorsulfonsSure, wobei man anfangs eine lebhafte HCl-Entwicklung beobachtet, die 30min nach Beendi- 
gung abklingt und nach weiteren 3 Stunden vollstandig beendet ist. Das ausgefallene Produkt wird nach einer Reaktions- 
zeit von 24 Stunden bei Raumtemperatur unter Schutzgas abgesaugt, 2 mal mit je 200 ml CHCI3 gewaschen und im Va- 
kuum bei 1333 Pa und Raumtemperatur in 3 Stunden getrocknet. 

Das Produkt ist ein grauweifies, stark hygroskopisches Pulver, 
Ausbeute: 302 g (88%) 

Schmelzpunkt: 110-114 < 'C (geschlossene Kapillare) 

l H-NMR (250 MHz, [D 6 ] DMSO): 

6 = 6.77 (dd, 3 J H 3-H4 = 8.9 Hz, 4 J H3 -f = 4.6 Hz, 1H, H-3), 

7.04 (dt, j Jh4-h3 = 8.9 Hz, 4 J H4 -h 5 = 3.3 Hz, 3 J H4 -f = 8.9 Hz, 1H, H-4), 

7.16 (dd, 3 J H 6-f = 8.4 Hz, 4 J H6 -H4 - 3.3 Hz, 1H, H-6), 

12.32 (br. s, 2H, OH, SO3H) 

l3 C-NMR (62.9 MHz, p 6 ]DMSO): 

5 = 113.46 (+, d, 2 J C -f = 24.0 Hz, C-6), 

1 18.47 (+, d, 3 J c -F = 7.4 Hz, C-3), 

118.53 (+, d, 2 J c .p = 23.0 Hz, C-4) 

131.79 (C quat , d, 3 J C . F = 5.8 Hz, C-l), 

150.22 (Cquat, d, 4 J C -f = 1.8 Hz, C-2), 
155.10 (Cquat, d, 1 J C -f = 236.3 Hz, C-5) 
MS (70 eV,EI), m/z (%): 

194 (2) [M + +2], 193 (3) [M + +l], 192 (54) [M + ], 174 (44), 126 (23), 110 (65), 98 (15), 82 (100), 63 (16), 57 (20) 
QH5O4FS: gef. 191.9892 (korrekte HRMS) 

Beispiel 2 

5-Ruor-2-trimemylsilyloxy-benzolsuh c onsauTetrimethylsilyiester 

Zu 302 g (1 .57 mol) 5-Ruoro-2-hydroxybenzolsulfonsaure gibt man unter Schutzgasatmosphare bei Raumtemperatur 
unter Ruhren 794 ml (683 g, 6.28 mol) Chlortrimethylsilan und erhitzt die Mischung bis zum Sieden. Nach Abklingen 
der lebhaften HCl-Entwicklung werden noch einmal 794 ml Chlortrimethylsilan zugegeben und die triibe Losung 96 
Stunden unter RiickfluB erhitzt. Der ausgefallene Niederschlag wird nach Erkalten unter Schutzgas abfiltriert, das iiber- 
schiissige Chlortrimethylsilan bei 40-50°C unter leicht vermindertem Druck (ca. 4000 Pa) entfernt und das Produkt 
durch fraktionierte Destination im Vakuum gewonnen. 

Das Produkt ist eine farblose, viskose, stark hydrolyseempfindliche Riissigkeit. 
Ausbeute: 496 g (93%) 
Siedepunkt: 93-96°C71,333 Pa 
l H-NMR (250 MHz, [D 6 ] DMSO): 
5 = 0.32 (s, 9H, OTMS), 
0.36 (s, 9H, OTMS), 

6.87 (dd, 3 Jh3-h4 = 9.0 Hz, 4 J H3 -f = 4.3 Hz, 1H, H-3), 

7.16 (ddd, 3 J H 4-H3 = 9.0 Hz, 4 J H 4-H6 = 3.2 Hz, 3 J H4 -f= 7.6 Hz, 1H, H-4), 

7.57 (dd, 4 J H 6-H4 = 3.2 Hz, 3 J h6 -f = 8.0 Hz, 1H, H-6) 

13 C-NMR (62.9 MHz, CDCI3): 

8 = 0.38 (+, OTMS), 

0.43 (+, OTMS), 

1 16.23 (+, d, 2 J c _f = 26.4 Hz, C-6), 
121.08 (+, d, 2 J C -f = 23.0 Hz, C-4), 

121.70 (+, d, 3 J C .F= 7.4 Hz, C-3), * 
130.99 (Cquart, d, 3 J c .p7.3 Hz, C-l), 
149.82 (C quart , d, 4 J C -f = 2.6 Hz, C-2), 
155.77 (C q uart, d, l J C -F = 243.2 Hz, C-5) 

MS (70 eV, El), m/z (%): 336 (3) [M + ], 321 (33), 264 (43), 249 (60), 233 (96), 169 (39), 147 (59), 75 (100), 73 (76), 45 
(18) 

C l2 H2L04FSSi 2 : gef. 336.0683 (korrekte HRMS) 

Elementaranalyse: 

berechnet: 42.82% C; 6.29% H; 

gefunden: 42.57% C; 6.30% H. 
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Beispiel 3 

Lithiumbis[5-fluoro-2-olato-benzoesulfonato(2-)0,0']borat(l-) 

5 2.81 g (19.8 mmol) lithiumtetramethanolatoborat(l-) werden unter Schutzgas in 100 ml Dimethylcarbonat (DMC) 
suspendiert. Nach Zugabe von 13.35 g (39.7 mmol) 5-Ruor-2-trimethylsilyloxybenzolsulfonsauretrimelhylsilylester 
entsteht eine klare Losung. Diese wird eine Stunde bei 45-50°C gehalten, wobei eine leichte TVUbung eintritt. Das gebil- 
dete Silan wird zusammen mit dem Losungsmittel bei 50°C unter leicht vermindertem Druck abgezogen und das erhal- 
tene Rohprodukt 24 Stunden bei 70°C im Olpumpenvakuum getrocknet. Das Rohprodukt wird viermal aus Tbluol/DMC 
10 umkristallisiert. Eine bei den ersten zwei Reinigungsschritten auftretende TVUbung wird durch Filtration Uber eine Glas- 
fritte entfernt. Das lithiumsalz wird bis zur Gewichtskonstanz im Vakuum bei 1 bis 10 Pa bei einer Temperatur von 70°C 
getrocknet. 

Das Produkt fallt in Form farbloser Kristallnadeln an, 

l H-NMR (250 MHz, [D 6 ] DMSO): 
15 8 = 7.08 (dd, 3 J H3 -H4 = 8.9 Hz, 4 J H3 -f = 4.4 Hz, 2H, H-3, H-3"), 

7.40 (dt, 3 J H4 -H3 = 8.9 Hz, 4 J H4 -H6 = 3.2 Hz, 4 J H4 _ P = 8.9 Hz, 2H, H-4, H-4'), 

7.50 (dd, 3 J H 6-H4 = 3.2 Hz, 3 J h6 -f = 8.9 Hz, 2H, H-6, H-6') 

l3 C-NMR (62.9 MHz, CDC1 3 ): 

8 = 110.6 (+, d, 2 J C - F = 25.7 Hz, C-6), 
20 121.3 (+, d, 2 J C -f = 22.9 Hz, C-4) 

121.4 (+, d, 3 J C -f = 7.9 Hz, C-3) 

125.3 (Cquan, 3 J C -f = 7.6 Hz, C-l) 

148.9 (Cquart, 4 J C -F = 2.2 Hz, C-2) 

155.2 (0,^, 1 J C -f = 240.0 Hz, C-5) 
25 AAS: lithiumgehalt: 

berechnet: 1.74%; gefunden: 1.75%. 



Beispiel 4 

30 Oxidationsstabilitat von Uthiumbis[5-fluoro-2-olatobenzoesulfonato(2-)0,01borat(l-) 

In einer MeBzelle mit Platinarbeitselektrode, Lithiumgegenelektrode und Lithiumreferenzelektrode wurden jeweils 5 
Zyklovoltammogramme hintereinander aufgenommen. Hierzu wurde ausgehend vom Ruhepotential das Potential zuerst 
mit einer Vorschubgeschwindigkeit von 10 mV/s auf 5 V gegen Ii/Li + erhoht und im weiteren Verlauf zuriick auf das 
35 Ruhepotential gefahren. 

Elektrolyt: 0.42 mol/kg Lra Liuiiumbis[5-fiuoro-2-olatobenzoesulfonato(2-)0,0 , ]borat(l-) in EC/DMC (1 : 1) 

Das Oxidationspotential konnte zu 4,5 V gegen Li/Li + bestimmt werden. 
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Pa ten tan sprue he 

1 . Verfahren zur Herstellung von Lithiumkomplexsalzen der allgemeinen Forme! 




(«) 

wobei # 

R l und R 2 gleich oder verschieden sind, gegebenenfals durch eine Einfach- oder Doppelbildung direkt miteinander 
verbunden sind, jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung eines aromatischen Rings aus der Gruppe Phenyl, 
Naphthyl, Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubsdtuiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Ci bis Ce), Al- 
koxygruppen (Ci bis Q) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, haben, 

oder jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung eines aromatischen heterozyklischen Rings aus der Gruppe Py- 
ridyl, P*yrazyl oder Pyrirnidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Ci bis Cg), Alkoxygruppen (Ci 
bis Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, haben, 

oder jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung eines aromatischen Rings aus der Gruppe Hydroxylbenzoecar- 
boxyl, Hydroxylnaphthalincarboxyl, Hydroxylbenzoesulfonyl und Hydroxylnaphthalinsulfonyl, der unsubstituiert 
oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Ci bis Ce), Alkoxygruppen (Q bis Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein 
kann, haben, 

R 3 -R 6 konnen jeweils einzeln oder paarweise, gegebenenfalls durch eirie Einfach oder Doppelbindung direkt mit- 
einander verbunden, folgende Bedeutung haben: 

1. Alkyl (Ci bis Q), Alkyloxy (C\ bis C 6 ) oder Halogen (F, Q, Br) 

2. ein arornatischer Ring aus den Gruppen 

Phenyl, Naphthyl, Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubstituiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Q bis 
Ce)> Alkoxygruppen (Q bis C<>) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, 
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Pyridyl, Pyrazyl oder Pyrimidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Q bis Ce), Alkoxygruppen 
(Ci bis Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, dadurch gekennzeichnet, daS 

a) 3-, 4-, 5-, 6-substituiertes Phenol (HI) in einem geeigneten Losungsmittel mit ChlorsulfonsSure versetzt wird, 

b) das Zwischenprodukt (IV) aus a) mit Chlortrimethylsilan umgesetzt, filtriert und fraktioniert destilliert wird, 

c) das Zwischenprodukt (II) aus b) mit Lithiumtetramethanolatborat(l-), in einem geeigneten Losungsmittel umge- 
setzt und daraus das Hndprodukt (I) isoliert wird. 

2. Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der allgemeinen Formel (II) 




R3 (ID 

wobei R 1 und R 2 jeweils einzeln oder gemeinsam folgende Bedeutung haben: 
R l , R 2 H, Alkyl mit 1 bis 6 C Atomen und TVialkylsilyl (mit Alkyi Ci bis C 6 ), 

R 3 -R 6 k5nnen jeweils einzeln oder paarweise, gegebenenfalls durch eine Einfach oder Doppelbindung direkt mit- 
einander verbunden, folgende Bedeutung haben: 

1. Alkyl (Ci bis Q), Alkyloxy (C\ bis Q) oder Halogen (F, O, Br) 

2. ein aromatischer Ring aus den Gruppen 

Phenyl, Naphthyl, Anthracenyl oder Phenanthrenyl, der unsubstituiert oder ein- bis sechsfach durch Alkyl (Ci bis 
Q), Alkoxygruppen (C\ bis Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, 

Pyridyl, Pyrazyl oder Pyrimidyl, der unsubstituiert oder ein- bis vierfach durch Alkyl (Q bis Q), Alkoxygruppen 
(Ci bis Ce) oder Halogen (F, CI, Br) substituiert sein kann, 

dadurch gekennzeichnet, daB die Verfahrensschritte a) und b) gemaB Anspruch 1 durchgefiihrt werden. 

3. Verfahren gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB das Zwischenprodukt (II) in Schritt c) in einem po- 
laren aprotischen Losungsmittel suspendiert wird, 

4. Verwendung der Verbindungen der allgemeinen Formel (II) zur Herstellung der Verbindungen der allgemeinen 
Formel (I). 

5. Verwendung der Lithiumkomplexsalze der Formel (I) hergestellt nach einem Verfahren gemaB Anspruch 1 als 
Elektrolyt in elektrochemischen Zellen. 

6. Verwendung der Lithiumkomplexsalze der Formel (I) hergestellt nach einem Verfahren gemaB Anspruch 1 mit 
anderen Lithiumsalzen und/oder Boratkomplexen in Hektrolyten fur sekundare LithiumbaUerien. 



